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A Bátaapáti nukleáris hulladéktároló agyagos vetőzónájának al­
káli csóva hatására bekövetkező degradációjának vizsgálata
Analysis of Degradation of Clayey Fault Zone of Nuclear Waste 
Deposit Bátaapáti (Hungary) Caused by Alkaline Plume
Fintor Krisztián
SZTE-TTIK, Ásványtani, Geokémiai és Kőzettani Tanszék, 6722 Szeged, Egyetem utca 2-6.;
efkrisz@gmail.com
Abstract
The fault zones filled by clay rich rocks -  the so called “clayey fault zones” -  has important role in 
case o f deposition of low- (LLW) and intermediate level (ILW) nuclear wastes into crystalline rocks. 
Hyper alkaline pore water o f the concrete constructions o f the engineered barrier system ( “alkaline 
plume ”) can significantly change the water confining and radionuclide adsorption capacity o f the 
clayey fault zones. In order to analyze the mineralogical, and geochemical changes o f clayey fault 
zones by alkaline plume semi batch experiments have been made by using samples from “Péter-fault” 
which is one o f the major clayey fault zone of the LLW deposition site o f Hungary.
Kulcsszavak: radioaktív hulladék, agyagos torlasztó zóna, gyorsított degradáció, alkáli csóva
1. Bevezetés
Nukleáris hulladéktárolók hosszú távú biztonságának értékelése során számos, a nukleáris hul­
ladék és a bioszféra hosszú távú izolációját befolyásoló folyamatokat figyelembe kell venni. Kis és 
közepes aktivitású radioaktív hulladéktárolók esetében ezt az izolálást több elemből álló gátrendszer 
biztosítja, amely műszaki és földtani gátak csoportjára osztható. A műszaki gátak közül a tároló rend­
szert felépítő betonelemeknek van kulcsfontosságú jelentősége. A beton elemek bár fontos szerepet 
játszanak a nukleáris hulladék izolálása és retardációja szempontjából, természetes vizekkel érintkezve 
azonban hosszabb távon olyan kémiai átalakuláson eshetnek át, melyek módosíthatják a hulladéktáro­
lók kialakítása idején fennállt biztonsági viszonyokat. A beton elemek és a természetes vizes fluidum 
kölcsönhatása következtében kialakuló hiperalkalikus (pH = 11-13) közeg olyan kémiai hatást gyako­
rol a befogadó kőzetre, melynek eredményeképpen annak ásványos összetétele [1, 7], alapvető hidro­
dinamikai tulajdonságai megváltoznak [5], így módosítva a teljes rendszer kialakításakor meghatáro­
zott eredeti hidrogeológiai viszonyokat [3,6].
Jelen tanulmányban a Bátaapáti NRHT-t befogadó gránit agyagdús vetőzónái (agyagos torlasztó 
zóna) közül a legfontosabb agyagos torlasztó zóna az ún. „Péter törés” anyagának alkalikus fluidum 
általi degradációjának gyorsított kísérletsorozatának eredményeit kívánom bemutatni. 2
2. Minták és módszerek
A kísérletekhez használt agyagos kőzetminták a Péter törést megmintázó Ba-71 fúrásból 
származnak. Az agyagos torlasztó zónák gyorsított degradáció modellezéséhez használt alkalikus flu- 
idumot (beton pórusvíz) kísérletileg állítottam elő a beton (CEM I 42,5 N-SR 0) őrlemény 10 g/l-es 
desztillált vizes oldatából. Az oldatot állandó kevertetés mellett pPI állandóságig állni hagytam, majd a 
beton őrleménytől elválasztva légmentesen tároltam. Az agyagos kőzetmintákat golyós malomban 
leőröltem <250 pm frakcióra, majd meghatározott térfogatú beton pórusvízbe helyeztem úgy, hogy a 
kísérleti edényekben azonos legyen a szilárd/folyadék tömegarány (0,05). Az edényeket folyamatosan 
70 °C-on temperáltam, naponta megmozgattam, majd 1 nap, 1 hét, 1 hónap, 2 hónap, 3 hónap, 4 hónap 
után az edényeket kibontva mértem a szilárd és a folyadékfázisban bekövetkezett változásokat. A min-
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tákon két egymással párhuzamos kísérletet végeztem. Az egyik esetben a kísérlet során nem cseréltem 
a vizet (zárt rendszerű, pangó vizes kísérlet), míg a másik esetben minden mintavételnél lecseréltem a 
vizet friss beton pórusvízre (nyílt rendszerű, vízátfolyást modellező kísérlet).
A vízminták esetében a következő paramétereket mértem: fajlagos elektromos vezető képesség 
(EC), pH, oldott Na, K, Mg, Ca, Al, Si, Fe, Cr, Ba, Sr, Cl\ S042', C032“, HC03', p-lúgosság, m- 
lúgosság. Alkalmazott műszerek: Younglin AAS 8020 atomabszorpciós spektrofotométer, Shimadzu 
UV-mini spektrofotométer, Thermo Orion 5 Star pH és vezetőképességmérő.
A szilárd minták ásványos összetételét röntgen diffraktometriás (XRD) úton határozták meg, az 
SZTE Ásványtani Tanszékének Rigaku Ultima IV Bragg-Brentano elrendezésű röntgen diffrak- 
tométerével. A készülék paraméterei: CuKa sugárzás, 50 kV csőfeszültség, 40 mA csőáramerősség, 3- 
70° 20 mérési tartomány, 0,05° mérési gyakoriság.
A szilárd minták kémiai összetételét az SZTE Ásványtani Tanszékének Rigaku Supermini hul­
lámhossz diszperzív röntgen fluoreszcens spektrométerével mérték meg. A műszer röntgensugár 
forrása palládium (Pd), a gerjesztő feszültség 50 kV, az anódáram 4 mA volt. Fő- és nyomelemek 
kvalitatív meghatározása „EZ scan” módszerrel, kvantitatív meghatározása pedig SQX félmennyiségi 
kalkulációval történt. Az alábbi elemeket mértük: főelem-oxidok közül Na20, MgO, A120 3, Si02, 
K20 , CaO, Ti02, MnO, Fe20 3 és P20 5, míg a nyomelemek közül S, Cr, Ni, Cu, Zn, Rb, Sr és Zr.
3. Eredmények
3.1. Fázisanalitika
A kezeletlen kőzetminta ásványos összetételére a röntgen diffrakciós vizsgálatok alapján a 
kvarc>klorit>kalcit>plagioklász földpát>káliföldpát>10 Á-ös fázis>illit/szmektit relatív mennyiségi 
sorrend a jellemző. A fő ásványos alkotók mellett nyomokban hematit és ferrihidrit kimutatható. Az 
agyag fázis összetételére az illit dominanciája a jellemző, a kisebb mennyiségben jelen levő szmektit 
esetében Ca/Mg montmorillonit az uralkodó. A kezelt minták ásványos összetétele a zárt és a nyílt 
rendszerű kísérletekben eltérő módon alakul.
A legalapvetőbb különbség hogy a nyílt rendszerű kísérletek során a szilárd fázis <2 prn 
frakciója drasztikusan csökken a zárt rendszerű esethez képest, ami a diffraktogramok kisebb in­
tenzitásában is jól tükröződik (1. ábra). A zárt, pangó vizű vízháztartást modellező kísérletben az 
egyes mintázási szakaszokban a kalcit kismértékű és folyamatos emelkedése a jellemző, ezzel párhu­
zamosan az illit/szmektit mennyisége folyamatosan kis mértékben csökken. A nyílt rendszerű folyam­
atos vízcserét modellező kísérletben a kalcit mennyisége 1 hét kezelés után a zárt rendszerű kísérletnél 
intenzívebb növekedést mutat a kísérlet végéig. Az illit/szmektit mennyisége intenzívebb csökkenést 
mutat, mint a pangó vizes esetben, ugyanakkor a 10 Á-ös fázisok szinte teljesen eltűnnek a mintából a 
kísérlet végére, ami a zárt rendszerű kísérletben egyáltalán nem volt jellemző (/. ábra).
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1. ábra: a) a zárt rendszerű kísérlet 2 pm alatti frakciójának etilén-glikolos diffraktogrammjai;
b) a nyílt rendszerű kísérlet 2 pm alatti frakciójának etilén-glikolos diffraktogrammjai
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3.2. Vízkémiai eredmények
A beton pórusvíz pH-ja mindkét kísérletben intenzív csökkenést mutat a kezelés első napjaiban, 
ugyanakkor a zárt rendszerű kísérletben ez a csökkenés némiképp nagyobb intenzitású (2a. ábra). A 
zárt rendszerű esetben a csökkenést 1 hónap után egy két hónapig tartó átmeneti pH plató követi, amit 
újabb erős pH csökkenés követ (2a. ábra). Ezzel szemben a nyílt rendszerű kísérletben 1 hónap után a 
pH monoton növekedése a jellemző a kísérlet végéig (2a. ábra). A hidroxidion koncentráció erősen 
csökken mindkét kísérletben az első hét végére, ugyanakkor zárt rendszerű esetben alacsony közel 
konstans értéken marad a kísérlet végéig (2b. ábra). A nyílt rendszerű kísérlet során az OH' koncen­
tráció 1 hónap után nagymértékben növekszik és a növekedés intenzitása a kísérlet végéig folyamato­
san emelkedik (2b. ábra).
2. ábra: a) pH változása a kísérlet során; b) a hidroxidion koncentráció változása;
c) az oldott szilícium tartalom változása a kísérlet során;
d) az oldat kalcium tartalmának változása a kísérlet során
A Si oldatbeli koncentrációja eltérő tendenciákat mutat a nyílt és a zárt rendszerű kísérletek so­
rán. Habár mindkét esetben növekszik a koncentrációja a kezeléseket követő 1 hónap végére a zárt 
rendszerű kísérletben ez az emelkedés kisebb intenzitással ugyan, de folytatódik, míg a nyílt rend­
szerűben folyamatos csökkenés a tapasztalható (2c. ábra). Az A1 a Si-al ellentétben a zárt rendszerű 
kísérletben végig lassú csökkenést mutat, míg a nyílt rendszerű esetben az 1 hónapig intenzíven nő a 
koncentrációja azután rövid visszaesés után ismét emelkedni kezd a kísérlet végéig. Az alkáli- és 
alkáliföldfémek tekintetében a Ca, Na és K vonatkozásában mutathatók ki lényeges változások. A Na 
koncentrációja a zárt rendszerű kísérletben folyamatos növekedést mutat a 2. hónapig, majd beáll egy 
közel konstans értékre. A nyílt rendszerű esetben lassú nagyon enyhe növekedést mutat. A K 
viselkedése a Na-hoz nagyon hasonló mindkét kísérleti elrendezésben. A Ca tartalom erőteljes 
csökkenése mind zárt mind nyílt esetben szinte azonosan alakul az első hónapig (2d. ábra). A zárt 
rendszerű kísérletben a kezdeti csökkenés tovább folytatódik és csak a kísérlet végére mutat növekvő 
tendenciát, míg a nyílt rendszerű kísérletben az 1. hónap után megemelkedik a Ca koncentráció és 
közel állandó értékre áll be a kísérlet végéig (2d. ábra).
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A nyomelemek közül a Ba és Sr oldatbeli koncentrációja mindkét kísérleti elrendezés esetében expo­
nenciális jellegű csökkenést mutat a kezelés folyamán. A Ba mennyisége már egy hét után közel kon­
stans alacsony értékre áll be mindkét kísérletben, a Sr koncentráció ugyanakkor a vízátfolyásos eset­
ben rövidebb idő alatt áll be állandó értékre, mint a zárt rendszerű kísérletben.
Anionok tekintetében a C032' és HC03 ionok esetében figyelhető meg a leglényegesebb válto­
zás. A CO32" ion koncentrációja a két kísérleti elrendezésben hasonlóképpen alakul, mindkét esetben 
erősen csökken a mennyisége a kezelés kezdetén. A zárt rendszerű esetben ez a csökkenés az 1. hét 
végére megáll és azt követően a koncentráció lassan emelkedik a 2. hónap végéig, itt beáll egy állandó 
értékre és csak a 3. hónaptól mutat igen enyhe csökkenést. A HCO3' esetében a két kísérlet közötti 
hasonlóság még nagyobb, az anion koncentrációjának változása szinte teljesen megegyező a zárt és 
nyílt rendszerű kísérletekben. A kezelést követően a beton pórusvíz eredeti HCOf koncentrációja már 
egy nap elteltével <3 mg/l-re csökken és ez az érték fennmarad egészen az első hónap végéig. Ezt 
követően a koncentráció drámaian megugrik (>100 mg/1) majd előbb enyhe a 3. hónap után pedig 
erősebb csökkenést mutat a kísérlet végéig. A zárt és nyílt rendszerű kísérletek közötti egyetlen eltérés 
az hogy a 3. hónap után a nyílt rendszerű esetben a koncentráció kissé intenzívebben csökken. A S042' 
koncentrációja a mindkét kísérlet kezdetén többszörösére növekszik, majd az első hetet követően las­
san csökkenni kezd. Ez a csökkenés a nyílt rendszert modellező esetben egészen a kísérlet végéig tart, 
míg a zárt rendszerű esetben az első hónap után a koncentráció enyhe növekedése a jellemző majd a 3. 
hónap után intenzívebb koncentrációesés figyelhető meg.
3.3. Az kőzetminták kémiai összetétele
A kezeletlen kőzetminták átlag kémiai összetétele főelem-oxidok tekintetében % (m/m)-ban a 
következő: Na20: 0,68; K20: 4,04; MgO: 4,75; CaO: 6,42; A120 3: 15; Si02: 45,8; Ti02: 1,29; Fe20 3: 
9,36; MnO: 0,054; P20 5: 1,38. A nyomnyi mennyiségben előforduló elemek a S (347 ppm), Cr (666 
ppm), Ni, (227 ppm), Zn (134 ppm), Sr,(287 ppm), Rb (366 ppm), és a Zr (665 ppm).
A leglényegesebb változások a kezelt kőzetminták kalcium, alumínium és szilícium tartalmában 
mutathatók ki. A Ca koncentráció a zárt rendszerű kísérletben igen kismértékű, de monoton 
emelkedést mutat és csak a kísérlet végén kezd el enyhén csökkenni a mennyisége (3a. ábra). Ezzel 
szemben a vízátfolyást modellező kísérletben az első hét végéig nem emelkedik jelentősen a Ca kon­
centráció, de azt követően igen intenzív növekedésbe kezd és ez a növekedés változó intenzitással a 
kísérlet végéig megmarad (3a. ábra). A Si mennyisége a szilárd fázisban nem mutat érdembeli válto­
zást a zárt rendszerű kísérletben, a nyílt rendszerű esetben ugyanakkor már a kísérlet kezdetén jelentős 
koncentráció csökkenést mutat (3b. ábra). Ezt az intenzív mennyiség csökkenést az 1. hónap végére 
egy átmeneti dúsulás követi, amit a 2. hónaptól kezdődően enyhe majd intenzívebb koncentráció 
csökkenés követ (3b. ábra). Az alumínium mennyisége a zárt rendszerű kísérletben az első nap végén 
csökken, majd ezután viszonylag konstans értéket mutat egészen a 3. hónap végéig, ahol emelkedni 
kezd a kísérlet végéig (3b. ábra). A nyílt rendszerű esetben az A1 intenzívebb csökkenést mutat a kí­
sérlet elején, amit az 1. hónap után egy átmeneti mennyiség növekedés követ, majd a koncentráció 
folyamatos és egyre nagyobb mértékű csökkenést mutat a kísérlet végéig (3b. ábra).
3. ábra: a) A CaO tartalom alakulása szilárd mintákban a kísérlet során; 
b) a Si02 és az A120 3 koncentráció változása a szilárd mintákban a kísérlet során
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Az alkálifémek közül a kálium a nyílt rendszerű kísérletben folyamatos enyhe csökkenést mutat a 
kísérlet során, míg a zárt rendszerű esetben mennyisége közel állandó marad. A nátrium koncentráció a 
zárt rendszerű kísérletben enyhe növekedést mutat, míg a nyílt rendszerűben kismértékben csökken.
4. Diszkusszió
A gyorsított degradációs kísérlet hőmérsékletén (70°C) nem jelent meg az alkalmazott fázisan­
alitikai módszerrel kimutatható új ásvány a mintákban. Habár az alkalmazott hőmérséklet kedvez az 
alkalikus fluidum hatására a szmektit/illit szerkezetű ásványokból illetve tektoszilikátokból képződő 
Ca-szilikátok, Ca szilikát hidrátok (C-S-H) illetve zeolitok képződésének [2]. A szilárd fázis Si és A1 
tartalmának csökkenése a nyílt rendszerű kísérlet során arra utal, hogy az agyagásványok és 10 Á-ös 
fázisok beoldódása következtében oldatba kerülő Si és A1 komplex ionokat a folyamatos vízcsere 
kimossa a rendszerből. Ez részint lehet magyarázata az említett ásványfázisok hiányának, ugyanakkor 
nem magyarázza a zárt rendszerű kísérletben az új ásványfázisok hiányát. Valószínűbb azonban, hogy 
mindkét kísérleti elrendezésben elsősorban amorf, illetve nagyon kis krisztallit méretű A1 és Si tar­
talmú fázisok képződtek, amelyeket az XRD nem tudott kimutatni.
A Ca tartalom rohamos csökkenése az oldatban és a vele szinkron növekedése a szilárd fázisban 
arra utal, hogy a Ca valamilyen formában beépült a szilárd fázisokba. A Na és K oldatbeli koncen­
trációjának növekedése és ezzel párhuzamosan a Ca csökkenése a Ca adszorbciójára utal a montmoril- 
loniton, aminek ellentmond hogy már a kezeletlen mintákban is a kétértékű kationok (Ca, Mg) voltak 
uralkodók a montmorillonit rétegközi terében.
A Bátaapáti NRHT egy másik agyagos torlasztójának a Patrik-törés agyagos kőzeteinek alkáli 
dús fluidummal történt degradációs kísérlete során azt feltételezték, hogy a Ca(OH)2 amorf portlandit 
formájában vékony rétegként jelenik meg az agyagásványok felszínén, és ezzel csökkenti a montmo­
rillonit duzzadóképességét [4]. A jelen tanulmányban bemutatott kísérletek során is ez a folyamat lehet 
a magyarázata a fluidum jelentős Ca-tartalom csökkenésének, másrészt viszont a portlandit a vízben 
oldott C02 hatására nagyon gyorsan karbonátosodik, így a porlandit kéreg nagy része kalcitként jelent 
meg az agyagásványok felületén ennek köszönhető az agyagfrakcióban feldúsuló kalcit. A nyílt rend­
szerű kísérlet során tapasztalt intenzívebb kalcittartalom növekedés pedig a folyamatos oldott Ca(OH)2 
utánpótlásnak és a vízcserék során a fluidumba beoldódott C02 karbonátosító hatásának köszönhető.
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